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5 Diese Erfindung betrifft ein Verfahren zur Bildung von 

Ultrafeinstrukturen. Insbesondere betrifft sie ein Verfahren zur 
Bildung von Ultrafeinstrukturen, die fur die Verbindungsdrahte oder 
Verbindungsstucke von mikroelektronischen Schaltkreisen als urahflll- 
te Leiter und auch ale ultramikrofunktionelle Materialien geeignet 

0 sind'.' 

STAND nwp TRrmrry 
Der dramatische Fortschritt der Elektrotechnik wahrend der 
vergangenen Jahre, verkftrpert durch den Supercomputer, machte die 
bislang unmogliche Hochgeschwindigkeits-Informationsverarbeitung 
moglich. Dies ist von Uutzen, urn eine prazisere Wetterinforraation 
einzuholen, eine grdfiere Prazision und eine adhere Stufe bei Ultra- 
LSI-Konstruktionen zu erreichen und innovative Materialien zu 
entwickeln. Urn in groBem MaSstab und mit hoher Prazision Berechnun- 
gen durchzufflhren, die in der Praxis angewendet werden konnen, 
werden jedoch Computer ben6tigt, die mit einer Geschwindigkeit 
arbeiten, die mehrere zehn Mai so hoch ist wie die, die derzeit 
erreichbar ist, und fur diesen Zweck sind Ultrahocngeschwindig- 
keitsoperatoren und GroSspeicher erforderlich. 

Andererseits, wenn wir die Signalubertragungsgeschvd.ndigkeit 
in einem Computer betrachten, kann selbst Licht. das sich am 
allerschnellsten fortbewegt, nur 3 Zentimeter in 1/10 Milliarde 
Sekunden zurflcklegen, wobei dies die Geschwindigkeit ist, die fur 
Ultrahochgeschwindigkeitscoroputer der Zukunft erwartet wird. Um die 
Hardware-Leistung des Computers zu verbessem, ist es deshalb 
unerl&Slich, das System zu miniaturisieren und korapakter zu kon- 
struieren sowie die Schaltelemente mit hdheren Geschwindigkeiten 
arbeiten zu lassen. 
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In Anbetracht dessen, wird der derzeit erhiltliche Elak- 
t roniks chal tkre i s von MikrongrdSe auf SubmikrongrdSe reduziert, 
wobei erwartet wird, dafi diese Verkleinerung noch weiter geht. Urn 
diesera Trend zu folgen, ist nicht nur die Verkleinerung einzelner 
Schaltkreiselemente, sondern auch die der Dr&hte, die zur Verbin- 
dung derselben verwendet werden, notwendig . 

Darflber hinaus wird beispielsweise ein Fldssigkristalldisplay 
(LCD) zunehmend -kompakter und leichter, da der Flfissigkristall viel 
dOnner und leichter als &hnlicbe Elemente ist und fOr dee sen 
Funkfcion und Betrieb sehr kleine Spannungen bendtigt werden. 

Dennoch, wenn wir das LCD weiter verkleinern wollen, wird es 
schwierig, die Qualitaten des Bildschirms (z.B. Kontrast und 
Sichtbarkeit) auf einem hohen Niveau zu halten. Wenn ein Zeichen 
auf einem LCD-Bildschirm, wie z.B. einem LCD-TV-Etnpf&nger , abge- 
bildet wird, wird jedes LCD normalerweise durch ein Verfahren 
gesteuert, das als Multi-Matrix-Elektrodensystem bekannt ist. Urn 
die Display-KapazitSt durch dieses Verfahren urn das N-fache zu 
erhdhen, sind N-mal so viele Steuerkreise und Anschlfcsse erforder- 
lich. 

Um das verkleinerte System und die erhdhte DisplaykapazitAt 
zu erhalten, wird es deshalb unerl&Slich, die LCD-Steuerelektroden- 
struktur und die elektronischen Schaltkreise zu verf einern und 
feiner zu machen und auch die Verbindungen zwischen die sen auf eine 
kleiner GroSe zu verringern. 

Es ist jedoch Sufierst schwierig, die derzeitigen mikroelek- 
tronischen Schaltkreise noch feiner und integrierter zu machen. Zum 
Beispiel sind die Drahte von Schaltkreisen, wie z.B. einer aufge- 
brachten metallischen Membran, die in Halbleiter- Chips verwendet 
wird, nicht isoliert; daher ist bei der Handhabung dieses unbedeck- 
ten Drahts nicht nur &ufierste Votsicht n6tig, sondern er ist im 
wesentlich auch ungeeignet fto die dreidimensionale Verdrahtung. 
Fttr die Verbindung von Flfcssigkristalleleraenten und elektronischen 
Steuerkreisen werden z.B. Steckverbinder, elastische Verbindungs- 
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atiicke oder flexible Verbindungeatilcke verwendet. Dieae Verbin- 
dungastftcke Bind nur mit Dutzenden van bedeckten Leitern pro 1 ram 
versehen, und selbst bei Halbleitertechnologien liegt dieser Leiter 
hftchatena in Subraikron-Einheiten vor. Unter diesen Umat&nden hat 
aich das Interetfae auf die Biochip- und Bioachaltkreiakonstruktion 
gerichtet, welche die Integration von Proteinen und die Fuhktionen 
von Mikroorganismen ausnutzt. 

Versuche zur Ultraverf einerung und Ultraintegration unter 
Verwendung dieser Biodeaign-Technologien werden auf den Gebieten 
der rtedizin und der Mikrexnaachinentechnik angestellt. Die WO 
88/08875 beschreibt einen Biochip-Sensor, bei dem bioaktive KolekQ- 
le # die in der Lage aind, mit einem Liganden in waSriger Ldsung 
einen Komplex zu bilden, auf einem Substrat iramdbilisiert werden, 
und die Bindung dieser MolekQle und Liganden wird elektronisch 
detektiert . 

Unter den derzeitigen Umat&nden wurden jedoch praktiach keine 
apeziellen Mittel zur Entwicklung dieaer Biodesign-Technologien 
geachaffen. Zum Beiapiel iat noch nicht bekannt, wie lebende 
Materie und organische Molekfile apeziell an einem beatimmten Ort 
oder bei einer bestimmten Struktur verwendet werden wird* 



ZuaammenfaBBuno der Brfindung 
Die vorliegende Erfindung hat das Ziel, ein Verfahren zur 
Bildung von Ultraf einatrukturen zur Verfilgung zu stellen, die ala 
Ultramikroleiter, welche die Mikro- und hochdichte Verdrahtung 
mikroelektroniecher Schaltkreise ermflglichen, oder funktionelle 
Ultrafeinmaterialien, die zur Entwicklung von Mikromaschinen 
ben6tigt werden, geeignet aind. 

Die vorliegende Brfindung stellt ein Verfahren zur Bildung 
einer Ultraf einstruktur zur Verffcgung, umfasaend die Schritte dea 
Bindena von Atomen oder Molekftlen an wenigatena ein Arainoende oder 
Carboxylende von Flagellinen oder in deren N&he, wobei ein bakte- 
riellea Flagellum gebildet wird, und dea Polymerisierens der 



Flagelline . 

Diese Erfindung stellt auch ein Verfahren zur Bildung einer 
Ultrafeinstruktur zur Verffigung, bei dem das (lurch das obige . 
Verfahren hergeatellte polymerieierte Flagellin in einem Magnetfeld 
ausgerichtet wird. 

Kurze BeachreihiiTt o der Zeirtwiung 
Fig. 1 zeigt eine Schnitt-Vorderansicht des zur Bildung der 
Ultraf einstrukturen gera&S der Erf indung verwendeten bakteriellen 
Flagellums. Der WeiS-auf-schwarz-Teil in der Figur veranschaulicht 
die Form des Flagellins, eine Untereinheit des Flagelluros, und 
jeder seiner Dom&nen (Dl, D2 und D3) . 

Detailliertft Beaghr eibuna der Erfindnna 
Auf den folgenden Seiten werden detaillierte Beschreibungen 
des Prinzips und Aufbaus der vorliegenden Erfindung beschrieben 
werden . 

Die Ultraf einstruktur gemSfi der vorliegenden Erfindung ist 
dadurch gekennzeichnet, daS sie erzeugt wird durch Verwendung der 
fOr ein Flagellin, eine Untereinheit eines bakteriellen Flagelluras, 
einzigartigen Eigenschaften, d.h. der Eigenschaften von Selbst- 
zusararaenbau und Aminos&uresequenz. 

Ein Flagellum ist ein Helixf ilament, das aus einzelnen Arten 
von Proteinen, die als Flagellin bekannt sind, besteht und in der 
Mitte ein Loch mit einem Durchmesser von 6 nm beaitzt, das sich 
durch es hindurch erstreckt. Sein Gesamtdurchmesser ist so fein wie 
etwa 25 nm, daa Flagellum ist jedoch in der Gr6Se in der L&ngs- 
richtung nicht limitiert und erstreckt sich norroalerweise Ober ein 
Mehrf aches (10-20 fim) seinea bakteriellen Korpere (siehe Namba et 
al. in Nature, MZ, 648-654 (1989)). 

Die Erf inder der vorliegenden Erfindung haben entdeckt, daS 
das Flagellin aus drei Dom&nen {Dl, D2, D3) besteht, wie es in FIG. 
1 gezeigt ist, und dafi die Dl-Dom&ne, die sich ira zentralen Kern- 
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tell befindet und einen zentralen Kanal bildet, bei einer selbst- 
zusammenbauenden Bildung der Flagellen beteiligt 1st. Korrelationen 
zwischen jeder Dom&ne und den Aminosauresequenzen zeigten, dafi die 
Dl -Dom&ne aus den Snden einer Flagellin-Aminosauresequenz, d.b. dem 
Aminoende und dem Carboxylende, besteht. 

Die vorliegende Erf indung entstand aus der oben angegebenen 
sehr bedeutenden Erkenntnis heraus. 

Das Flagellum wird wiederauf gebaut , indem die Flagelline des 
Flagellums monomerisiert werden, Atome oder Molekfile verschiedener 
Metalle, Halbmetalle oder Nichtmetalle chemisch durch kovalente 
Bindung, Wasserstof fbindung usw. an das Amino- oder Carboxylende 
der Dl-Dom&ne gebunden werden, dann diese Flagelline in selbst- 
zusammenbauender Weise polymerisiert werden, Folglich besitzt das 
so wiederaufgebaute Flagellum ein Band, das auf seiner peripheren 
Innenfiache aus diesen Atomen und MoleJcQlen besteht- Wenn leitende 
Metalle als Atome verwendet werden, wird zum Beispiel ein leitendes 
Band gebildet. Dieses leitende Band ist vollst&ndig mit Flagelli- 
nen, Isolatoren, bedeckt, und somit kann eine bedeckte leitende 
Ultramikrostruktur mit fim langen Rillen und einem DurchmesBer von 
etwa 20 nm hergestellt werden. Wenn photoempfindliche MolekCLle 
verwendet werden, wird eine Ultrafeinstruktur gebildet, die aus 
photoerapfindlichen funktionellen Bandbereichen besteht. 

Von den Dom&nen, aus denen die Flagelline bestehen, ist die 
Aminos&uresequenz der Dl -Dom&ne praktisch gleich mit derjenigen in 
allgemeinen Bakterienarten. Demgemfifi kann eine breite Vielzahl von 
Flagellinen bei dieser Erfindung verwendet werden. Da die Flagelli- 
ne der Salffipnel 1 a - S tamme leicht erhaltlich sind und sich durch 
Linearit&t auszeichnen, sind sie fOr die vorliegende Erfindung 
besonders bevorzugt. 

Im folgenden wird eine detailliertere Beschreibung eines 
Verfahrens zur Bildung von Ultrafeinstrukturen gemSLfi der vorliegen- * 
den Erfindung zusammen mit Beiepielen angegeben. 
(1) Herstellung von Flagellinen 
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Flagelline, eine Ufctereinheit des Flagellums, kfinnen durch 
genetische Manipulation nynthetisiert werden, und k&men auch aus 
dem Flagellum von Bakterien durch das Obliche Verfahren extrahiert 
und hergeatellt warden, Zum Beispiel wird eine Bakterienkultur der 
Scherkraft ausgesetzt, die in einer gepufferten Flttssigkeit, 
besfcehend aus Tris 20 nftft <pH 7,8) + NaCl 0,1SM, erzeugt wird. Dann 
werden die Flagellen durch Zentrifugaltrennung gesammelt. An- 
schliefiend werden diese Flagellen zehn Minuten lang bei 65 °C 
w&rmebehandelt, was Flagelline als eine einfache Subs tans monomer i- 
sierfcer Flagellen ergibt. 
(2) Binden von Atoraen oder MolekQlen 

Atom- oder Mol ekiil verbindungen werden an das Aminoende oder 
das Carboxylende von Proteinen, aus denen die Dl-Dom&ne von ein- 
zelnem Flagellin besteht, durch eine bekannte chemische Reaktion 
gebunden. 

In diesem Fall gibt es keine speziellen EinechrAnkungen 
beztiglich der Art der Atome oder Molekule. Metall-, Halbleiter- 
oder Nichtmetallatoroe oder photoleitende, magnetisch leitende und 
andere funktionelle organische oder anorganische Verbindungen 
kdnnen eingesetzt werden. Diese Atome oder MolekQle kdnnen chemisch 
durch kovalente Bindung oder Wasserstof fbindung an das Aminoende 
oder Carboxylende gebunden werden. 

Zum Beispiel kdnnen insbesondere Metall- oder Halbleiteratome 
oder -molekiile an AminoaSurereste auf den Wandf l&chen des Lochs in 
der Mitte des Flagelluxns gebunden werden, und die folgenden Bindun- 
gen kdnnen als Beispiel e genannt werden: 

Hg (Quecksilber) : Bindung an Arg (Arginin) , Cys (Cystein) 



Andere, wie Pt, Au und Pd, werden an Aminosaurereste gebun- 
den. 

Silicium und Germanium kdnnen als Halbleiter aufgefaSt 



Ag (Silber) : 
Sm (Samarium) : 



und dergleichen. 

Bindung an His (Histidin) „ 

Bindung an Glu (Glutamins&ure) . 



werden. Sie kdnnen eingebaut werden, indera man Silicium kovalent an 
das Schwefelatom im Cysteinrest oder Methioninrest binden l&St, da 
es far sie schwierig ist, sich bo wie sie sind an AminosSuren zu 
binden . 

Bei den Nichtmetallen kann beispielsweise ein Polymer, das 
mit Ultraviolettstrahlen vernetzt wurde, an das Aminoende oder das 
Carboxylende des Flagellins gebnnden werden. 
(3) Wiederaufbau des Flagellunts. 

Araraoniumsulfat wird zu einer Flagellinl6sung, worin jedes 
Flagellin an ein Atom oder Molekai gebunden ist, hinzugegeben, was 
dazu fflhrt, dafi das Flagellin in einer selbstzusatnmenbauenden Weise 
polymerisiert und die Flagellen wiederaufgebaut werden. 

In diesem Fall hangt die L&ngs der Flagellen von der Dichte 
der Flagelline in einer Puf ferf ltissigkeit und von der Dichte des 
hinzuzugebenden Ammoniumsulfats ab. Wenn zum Beispiel 1M Ammonium- 
sulfat zu 3 bis 10 mg/ml FlagellinlSsung hinzugegeben wird, Werden 
etwa 0,5 /«n Flagellum in mehreren Minuten gebildet* Wenn jedoch das 
Aramoniumsulfat 0,5M ist und das Flagellin 1 mg/ml oder weniger ist, 
dauert es raehr als 10 Stunden, urn 10 bis 100 jxm Flagellum zu 
bilden. Demgem&£ ist es bevorzugt, 0,5 bis 2M Ammoniumsulfat zu 1 
bis 10 mg/ml FlagellinlSsung hinzuzugeben. 

SchlieSlich werden die Ultrafeinstrukturen rait den angegebe- 
nen Atoraen oder Molekfllen kontinuierlich an den Wandf lachen des 
Lochs in der Mitte des Flagelluras durch Verwendung von Tris 20 riM 
(pH 7,8) + NaCl 0,15m, Gly 0,2M (pH 8,0) und dergleichen als eine 
Puff erf lfcssigkeit vervollsttodigt, 

Wenn leitendea Metall an das Loch in der Mitte einer eolchen 
Ultrafeinstruktur gebunden ist, wird das flagell&re Protein ein 
Isolator, und somit wird diese Struktur ein ultrafeiner bedeckter 
elektrischer Draht, der nur in seiner Mitte elektrischen Strom 
leitet. Da dieser elektrische Draht vollst&ndig bedeckt ist, kann 
er in einer beliebigen Form als bedeckter Draht verwendet werden. 
Insbesondere wenn Flagelline, an die Metall gebunden ist, in 
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vorgegebenen Intervallen wahrend der Polymerisation iugegeben 
werden, wird die resultierende Struktur ein Draht, der in bestiram- 
teri Intervallen eine Elektrode besitzt. Wenn diese bedeckte leiten- 
de Ultrafeinstruktur in direkten Kontakt mit Metall gebracht wird, 
flieSt ein Tunnelstrom, wodurch ein Josephson-Element gebildet 
wird. 

Ferner ktanen bei den durch das obige Verfahren gebildeten 
Ultrafeinstrukturen die Atome oder Molekaie, die an das Loch in der 

Mitte gebunden sind, durch ZufQhren thermischer oder optischer 

* t, 

Energie miteinander verbunden oder verknfipft werden. Zum Beispiel 
werden Flagellum-Polymere, an die nichtraetallische Polymere gebun- 
den sind, durch Vernetzung der jeweiligen Polymere zu spiralf6rmi- 
gen nltrafeinen Linienstrukturen. Dadurch k6nnen dieae direkt als 
ultrafeinstrukturierte funktionelle Materialien fir Federn verwen- 
det werden. 

Ultrafeine Linienstrukturen, in denen die Atoroe oder MolekQle 
in dem Loch in der Mitte auf diese Weise miteinander verbunden oder 
vernetzt sind, k6nnen die Fl age 1 line, aua denen deren Uragebungen 
bestehen, durch Exwarmen zersetzen oder eliminieren. Durch dieses 
Vorgehen ist es m6glich, weitere Ultrafeinstrukturen zu bilden, die 
nur aus kontinuierlichen Atomen oder Molekfclen bestehen. 

Im folgenden wird ein Verfahren zur Bildung weiterer Ultra- 
feinstrukturen gemas der vorliegenden Brfindung detailliert be- 
schrieben. 

Dieses Verfahren bildet ultrafeinstrukturen unter Verwendung 
der magnetischen Konf iguration des Flagellums, welche die Brfinder 
dieser Erfindung gefunden haben, zusammen mit dessen obengenannten 
Selbstzusammenbau- und Aminos&uresequenzeigenschaf ten. 

In der folgenden Beschreibung wird ein Beispiel fOr ein 
Verfahren zur Bildung eines eindimensionalen Leiters angegeben, bei 
dem ultrafeine bedeckte Leiter parallel in ultraf einen Abst&nden 
auf dem Subs t rat angeordnet sind. 

Jeder ultrafeine bedeckte Leiter verwendet Flagellen, an 



deren Wandinnenf lachen leitende Materialien gebunden Bind. Bex 
diesem Flagellum vom Salmonella. -atamm ist speziell die lineare 
Mutation erwQnscht. Diese Flagellen werden in mehreren Prozent in 
Gly 0 # 2M (pH 8,0) + 10 tnM Ammoniumsulfat gelSst und diese LSsung 
auf das Subatrat titriert. Wenn dieses Substrat sich in einem 
Hagnetfeld befindet, so daS die Oberflache, auf welche die Lfisung 
titriert wird, parallel dazu wird, wird jedes Flagellin r an das 
leitende Materialien gebunden aind, aufgrund seiner magnetischen 
Konfiguration parallel in Richtung des Magnet f elds als Achse 
ausgerichtet . SchlieSlich, wenn man die Lftsung trocknen la£t, wird 
ein eindiraensionaler Leiter mit ultrafeinen Abstanden auf dem 
Substrat ausgebildet. Wenn man sie trocknen l&£t, wird der Vorgang 
derart durchgeffihrt, dafi es etwa eine Stunde dauern wird, bis die 
L6sung trocken ist. 

In dem eindimensionalen Leiter, der dabei gebildet wird, ist 
jeder Leiter darin mit Proteinen bedeckt. Und somit Jcann, wenn das 
Ende eingeprefit ist, leicht eine elektronische Verbindung mit den 
Elektrodenenden erhalten werden, und es kann zum Beispiel als 
Verbinder von Feinelektronik-Schaltkreisen verwendet werden. 

AVSWIRKUHSEW PER gRFINDUPq 
Wie es oben detailliert beschrieben worden ist, stellt die 
Erf indung Dltrafeinstrukturen zur Verffcgung, die bakterielle 
Flagellen als eine AusfCthrungsfortn der Biodesign-Technologie 
verwenden . 

Diese Ultrafeinstrukturen sind zur dreidimensionalen Ver- 
drahtung Oder als Verbindungen von mikroelektroniscben Schalt- 
kreisen als bedeckte Mikroleiter so wie f&r Mikromaschinen als 
verschiedene funktionelle Materialien geeignet. 
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1. Bin verfahren zur Bildung einer Ultrafeinstruktur, welches 
das Bindea von Atomen oder MolekQlen an wenigstens das Aminoeade 
oder das Carboxylende von einem oder mahreren Flagelliaen und das 
Zusammenfttgen einer Reihe der Plagellinen, urn die Struktur zu 
bilden, umfaBt . 



2. 



Ein Verfahren gemaS Anspruch 1, bei dem die zuaammengefugten 
Flagelline erwarmt oder bestrahlt warden,. urn zu bewirken, daS die 
daran gebundenen Atome oder Molekule miteinander verbunden oder 
vernet2t werden. 

3. Bin- Verfahren getnag Anspruch 2, bei dem die Flagelline von 
2uaaiimvengefagten Plagellinen, bei denen die daran gebundenen Atome 

20 oder Molekule miteinander verbunden oder vernetzt sind, entfernt 
werden, 'um eine Ultrafeinstruktur zu bilden, die nur aus kontinu- 
ierlichen Atomen oder Molekulen besteht. 

4. Ein wie in Anspruch 1 beanspruchtes Verfahren, welches 

25 umfafit. dafi die zusammengefugten Flagelline in einem Magnetfeld in 
einer Richtung ausgerichtet werden. 

5. *in Verfahren gemafi irgendeinem der vorhergehenden Anspruche, 
bei dem das bakterielle Plagellin eine ttatereinheit eines bakte- 
riellen Plagellums ist. 



6. Bin wie in Anspruch 5 beanspruchtes Verfahren, bei dem das 
Plagellin von einer Salmonella -Art abstammt . 



7. Ein wie in irgendeinem der vorhergehenden Ansprflche be- 
anspruchtes Verfahren, bei dem die an die Amino- Oder Carboxylenden 
gebundenen Atorae oder MolekQle ein elektrisch leitendes Filament 
bilden. 

8 • ✓ Bine Ultraf einstruktur, die durch das Verfahren nach irgend- 
einem der Ansprache 1 bis 7 erh&ltlich iet. 

9. Flagellin-MoleJcOXe mit wenigstens an das Aminoende oder das 
Carboxylende gebundenen Atomen oder Molekftlen, so daS beim Zu- 
saramenfagen eine f lagellinartige Struktur gebildet wird. 

10. Bine Gruppe von f lagellinartigen Strukturen, die wie in 
Anspruch 9 beanspruchte Flagellin-Molekflle enthalten. 



